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研究成果の概要（和文）：自然起源の粒子の混入を大幅に抑制できると考えられるサブミクロン

粒子（PM1）の化学組成を明らかにするため、国内の大都市（新宿）、郊外（加須市）、富士山

頂および中国上海市でアンダーセン・サンプラーを用いた粒子状物質の多段分級捕集を行った。 

 各地点で得られた PM1試料に含まれる水溶性無機イオンと金属元素成分の分析を行い、各地

点の PM1の特徴を明らかにした。 

 また、磁気的性質に着目した新たな分離方法を開発し、各地点で得られた試料に適用した。

加須と上海でそれぞれ採取した PM1試料で比較したところ、いくつかの成分で、全金属中に含

まれる磁性フラクションの割合が異なることが明らかとなった。 

 
研究成果の概要（英文）：In order to investigate chemical components of PM1, airborne 

particles were collected by use of Andersen samplers at four sites: Shinjuku, Kazo, the top 

of Mt.Fuji and Shanghai.  Water soluble inorganic ions and metal elements in PM1 

samples were measured. 

  New classification method of particulate matters based on the difference of magnetic 

properties was also developed.  As a result of applying that for PM1 samples, we found 

that the ratios of magnetic fraction to total concentration of some elements were different 

between Kazo and Shanghai.  
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研究分野：複合新領域 
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１．研究開始当初の背景 

（１）近年、我が国の浮遊粒子状物質（SPM）
の大気中濃度、環境基準の達成率は改善が見
られているが、より深刻な健康影響が指摘さ
れる微小粒子に注目が集まっている。米国で

は 1997 年に PM2.5の大気環境基準を設定、
2006 年には強化され（US EPA, 1997; 2006）、
2008 年 6 月には EU でも環境基準値が定め
られた。日本でも PM2.5環境基準設定への動
きは加速しているが、現状では、十分な観測
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データが集積しているとはいえず、更に、観
測データの大部分は大都市や道路沿道に集
中している。また、PM2.5 には粗大粒子が一
部混在することに加え、人為起源粒子は更に
微小なサブミクロン粒径に偏在しているこ
とも、併せて考慮する必要がある。 

主に夏期に大都市東京の風下となる関東
平野の内陸部では、東京湾岸の大規模発生源
から排出された汚染物質が光化学反応を伴
い北上し、有機、無機の様々な二次粒子を形
成することが分かってきた（Takegawa et al, 
2006）。これにより、関東内陸部では、地域
汚染に大都市からの移流による汚染が上乗
せされた形となり、発生源寄与や削減対策を
一層困難にしているといえる。 

我々は、2000 年から埼玉県北部の田園地帯
に位置する埼玉県加須市（旧騎西町）におい
て、独自に PM2.5の連続通年観測を継続し、
この地域の微小粒子の濃度、化学組成を報告
してきた（米持ら, 2007）。また、2005 年か
らはサブミクロン粒子（PM1）の観測も開始
し、現在も継続している。国内における PM1

の観測は、AMS を活用したごく一部の観測
（Takegawa et al, 2006b; Hagino et al, 
2007）のみであり、通年観測をしている例は
無い。 

（２）粒子状物質の発生源を知るためには、
観測中に変化しない金属元素に着目するの
が一般的であるが、通常フィルター上に捕集
し た 粒 子 を 酸 分 解 後 に ICP/MS 法 や
ICP/AES 法を利用するか、直接放射化分析を
行い、各金属元素の総量として定量すること
になり、金属と金属化合物との分別は不可能
である。 

 代表者（米持）は、これまでに強磁性体微
粒子（例えば粒径 5 μm の金属ニッケル微粒
子）が、磁場により強く引きつけられ、磁力
線方向に配列する性質を利用して、平面基盤
やメッシュ上に微細な立体構造を形成させ
る手法を開発し、触媒担体として利用する研
究を行ってきた（Yonemochi et al, 2004; 

2007）。本研究では、この磁気的性質をサブ
ミクロン粒子の観測に応用する。 
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２．研究の目的 

（１）大都市とその郊外において粒子状物質
を多段分級捕集し、本研究では、そのうち、
サブミクロン粒子（PM1）に着目する。これ
により東京湾岸地域直近と、約 50 km 風下と
なる郊外における PM1 の化学組成を比較す
ることができる。また、富士山頂や中国国内
など異なる地域においても PM1 を採取し、
PM1に含まれる組成を比較することで、様々
な地点の特徴を明らかにする。特に金属元素
成分に着目した分析を行い、輸送に伴う金属
成分の変化を明らかにすることを目的とす
る。 

（２）更に本研究では、得られた PM1を磁力
によって更に分離を試みる。金属元素として
は大気環境指針値が設定されているニッケ
ル（Ni）に特に着目する。Ni は卖体の金属
Ni が強磁性体であることから、磁場により強
く引き寄せられるため、磁化率の差で他のニ
ッケル化合物と分離することが可能である。
粒径と磁化率の差を利用し、（１）で得られ
た試料に適用することで、存在形態に関する
知見が得られるか、発生源の新しい指標とな
りうるかを検討することも目的とする。 

 

３．研究の方法 

（１）大都市として東京都新宿区（新宿）、
郊外として埼玉県加須市（加須）で粒子状物
質の多段分級捕集を行った。特にサブミクロ
ン粒径の試料に着目し、質量濃度や水溶性イ
オン等の基本的データを得た後、金属組成の



 

 

分析を行い、両地点の比較を行った。 
（２）ネオジム磁石を利用した磁気分離法の
開発を検討し、得られた試料への適用可能性
を評価した。 
（３）特徴的試料が得られると考えられる中
国（上海市内）および富士山頂において、同
様の試料採取を行い、質量濃度、水溶性イオ
ン及び金属元素の比較を行った。更に（２）
で開発した磁気分離法を適用し、地点間の比
較を行った。 
 
４．研究成果 
（１）サブミクロン粒子（PM1）の化学組成
の特徴を調べるため、新宿及び加須で、アン
ダーセン・ローボリューム・サンプラー
（AN-200、東京ダイレック（図１参照、以降
ALv））を使用し、2009 年の夏期及び初冬期 
に 1 週間ずつ、期間を同期して粒子状物質の
捕集を行った。全ての粒径の試料について、
質量濃度及び水溶性イオン成分の分析を行
った。サブミクロン粒子(ALv では PM1.1)濃
度は、夏期は新宿と加須で大きな差が見られ
なかった。一方、初冬期は加須の方がやや高
い傾向が見られた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ アンダーセン・サンプラー（AN-200） 
 

水溶性無機イオンでは、自然起源の粒子の
指標であり、主として粗大粒子中に分布する
Na＋や Ca2+は、PM1.1－2.1 の範囲に比較的多く
含まれていたが、PM1.1 では低濃度であった。
このことから、サブミクロン粒子（PM1）に
着目することの有意性が示された。 
 
（２）次に磁気分離法について検討した。対
象は新宿及び加須で得られた試料のうち、サ
ブミクロン領域の 3 つの粒径範囲（粒径 1.1

～0.65 μm、0.65～0.43 μm及び 0.43 μm以下）
の試料とした。 

まず、粒子及びフィルターを液体窒素下で
凍結粉砕した。この試料に対し、ネオジム磁
石による磁場（磁束密度 0.4 Tesla（T））を作
用させて吸着する成分（磁性フラクション）
と、残留する成分（非磁性フラクション）と
に分離した。それぞれについて、マイクロウ
ェーブ分解装置を用いて酸分解を行い、ICP

／MS を用いて Ni、Cd、Pb、Zn を対象とし
て金属元素成分を測定した。その結果、Cd、

Zn はどの粒径でも全金属中に磁性フラクシ
ョンが 2 割程度存在していた。これは粒子が
静電的に付着したためと考えられた。Ni では、
1.1～0.65 μmの粒径で特に磁性フラクション
の比率が高いことが分かった。磁性 Ni は全
Ni の 8 割に達したが、0.43 μm以下の粒径で
は、新宿、加須ともに 3 割にとどまり、粒径
によって化合形態が異なっている可能性が
示唆された。また、Pb では 0.43 μm以下の粒
径で（磁性 Pb）／（磁性 Pb＋非磁性 Pb）が
7 割と高く、1.1～0.65 μm の粒径では 3 割以
下となった。以上より、磁気的性質に着目す
ることで、金属の存在形態についての知見が
得られる可能性があることが分かった。 

 

（３）2010 年、2011 年の夏期と初冬期に、
2009 年と同様に ALv を使用して、エアロゾ
ルの粒径別捕集を行った。捕集は、新宿、加
須、中国（上海）及び計画を 1 年早めて富士
山頂（夏期のみ）で行った。なお、新宿は早
稲田大学理工キャンパス、上海は中国上海大
学環境与化学工程学院、富士山頂は NPO 法
人富士山測候所を活用する会の協力の基に
実施した。 

 図２に PM2.1 及び PM1.1 の質量濃度および
PM1.1／PM2.1 を示す。サブミクロン粒子の夏
季の質量濃度は、富士山頂＜加須＜新宿＜上
海となり、初冬季は加須≓新宿＜上海であっ
た。PM1.1／PM2.1 は、国内と比べて、夏季、
初冬季共に上海が低い値となった。上海では 

 

図２ 微小粒子の質量濃度と PM1.1／PM2.1

（上段：夏季、下段：初冬季） 

 

 

 

 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ PM1中の水溶性無機イオン 

（上段：夏季、下段：初冬季） 

 

粗大粒子を含めた大気粉じん量が多いため、
日本国内と比較して PM1.1-2.1 の粒子が多いこ
とが原因と考えられた。 

図３に各地点の PM1 中の水溶性イオンの
比較を示す。夏季は SO4

2-と NH4
+が、初冬季

は NO3
-、SO4

2-および NH4
+が大部分を占めて

いた。SO4
2-は、夏季は富士山頂＜加須＜上海

＜新宿であり、上海より新宿の方が高い結果
となった。初冬季は加須≓新宿＜上海の関係
が見られたが、国内と上海の差は多くても 2

倍程度であった。 

図４及び図５に、分析を行った金属元素成
分のうち代表的なものを示す。金属元素成分
では、上海と国内との差が小さい成分と差が
顕著な成分が見られた。Zn、Fe は夏季、初冬 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ PM1中の金属成分の比較（夏季） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ PM1中の金属成分の比較（初冬季） 

 

季ともに加須＜新宿であり、東京湾岸地域に
より近い新宿と約 50km 風下の加須の差と考
えられた。一方、夏季、初冬季ともに上海で
は国内（加須、新宿）の 5～10 倍と高いのが
特徴で、発生源の状況が大きく異なることが
示唆される 

 他の成分でも V、Mn など東京湾岸地域の
工業地帯からの排出が予想される成分は、单
風の卓越する夏季に、加須＜新宿であるのに
対し、北風の卓越する初冬季は濃度差が小さ
くなっていた。上海は Cr、Mn、Ni、Cu、Ba、
Pb が、夏季、初冬季ともに加須や新宿に対し
て 2～5 倍高濃度であった。 

 

（４）ネオジム磁石（表面磁束密度 0.4T）を
用いて磁気分離処理を行い、磁性フラクショ
ンと非磁性フラクションとをそれぞれを酸
分解－ICP/MS 法により金属元素成分を分析
した。磁気分離処理の際には、静電気の影響
を抑えるため、イオナイザーによって除電を
行った。また、前段の分級段からの再飛散の
影響を抑えるとともに、試料量を増やすため、
（２）のサブミクロン領域の３粒径の粒子を
PM1.1としてまとめ、一括して分析した。加須
と上海について、全金属に占める磁性フラク
ションの比率（磁性フラクション）／（磁性
フラクション＋非磁性フラクション）を求め
たところ、Cr、Fe、As、Pb では加須と上海で
大きな差は見られなかったが、Mn、Ni、Co、
Cu、Sr、Ba、Nd、Th、U については、加須
＜上海となった。磁気分離法を用い、これら
成分に着目することで、中国からの長距離輸
送について指標性がある可能性が示唆され
た。 
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